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 ラザフォード後方散乱分析（Rutherford Backscattering Spectroscopy : RBS）や反跳散乱









 散乱イオンの持つ 0 価、1 価、2 価などの荷電の割合、すなわち荷電状態分布は、半導
体検出器を用いる RBS や ERDA 分析では全ての価数のイオンが検出されるために問題





デチャネリング現象の要因として知られていたが[2]、数 MeV の H や He イオンをプロ
ーブに用いる通常の RBS では、特に薄膜の分析においてはスペクトルに影響する因子と
して扱われることは殆ど無かった。 
 しかしながら重イオンをプローブに用いる ERDA 分析においては、多重散乱が深さ方
向分解能に大きく影響することが知られており、詳細な検討が行われてきた[3]。さらに、
通常の RBS よりも低い数百 keV もしくはそれ以下のエネルギーの H や He イオンを用い
て重元素を含む厚い膜を分析した場合には、重元素により散乱された H や He イオンの
スペクトルの低エネルギー側にテールが生じることや、深さ分解能が低下することは知
られていた[4-6]。本研究に用いる高分解能 RBS は、通常の RBS よりも低いエネルギー
の He イオンビームを用いており、かつ、エネルギー分解能が通常の RBS よりも高いこ
とから、多重散乱が測定スペクトルに影響する可能性は高いと考えられる。 
 高分解能 RBS は、半導体デバイスの微細化に伴うプロセスの大きな変化、すなわちゲ
ート絶縁膜が Si 酸化膜から高誘電体膜に置き換えられていること、および、イオン注入
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 深さが非常に浅くなり、かつ注入濃度が高くなるなどのために、この分野で広く使われ
てきた X 線光電子分光法（X-ray Photoelectron Spectroscopy : XPS）、オージェ電子分光法




になった。しかしながら、高分解能 RBS によって HfO2 薄膜を分析した場合、Hf スペク
トルの低エネルギー側にときおり生じるテールが、Hf の拡散によるものか、ラフネスに
よるものか、それ以外の要因によるものかを簡単に判定するための手段が無かった。 
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 1.3 本論文の内容と構成 
 
 本研究は、優れた深さ分解能を有する高分解能 RBS における、散乱イオンの荷電分布
や多重散乱の影響を実験的・理論的に検討して、深さ方向組成分析における分析精度の
向上を目指すとともに、軽元素をサブ nm レベルの深さ分解能で、比較的高感度で測定
が可能な新しい高分解能 ERDA を提案し、その評価を行ったものである。 
 第２章では、高分解能 RBS と高分解能 ERDA の原理や特徴を述べ、分析精度を向上
させるためには、荷電状態分布を把握することや、多重散乱の影響を把握することが重
要であることなどを述べる。 
 第３章では、高分解能 RBS 分析において問題となる散乱 He イオンの荷電状態分布に
ついて調べた結果を述べる。まず、Armstrong らが炭素膜の透過実験によって得た He イ
オンの荷電状態分布のエネルギー依存性の経験式の導出について述べる。次に、実用表
面を有する SiO2 を用いて、1 価の He イオンの割合のエネルギー依存性およびその出射
角依存性について実験的に調べた結果について述べる。１回散乱を前提としたシミュレ
ーションスペクトルと測定スペクトルとの比をとることにより 1 価の He イオンの割合







らの経験式と比較した結果、250 keV～400 keV のエネルギー範囲では両者はほぼ一致す
ることがわかり、このエネルギー領域では Armstrong らの経験式により荷電状態分布を
補正することが有用であることが確認できた。さらに、250 keV 以下のエネルギー領域
では、Armstrong らの経験式を用いるよりも、SiO2 の測定スペクトルと CORTEO で計算
したスペクトルとの比から求めた 1 価の He イオンの割合を用いる方が、より高い精度
で荷電状態分布を補正できることがわかった。 
 第 4 章では、高分解能 RBS を用いて、Si 基板上の極薄 HfO2 膜を測定したときにみら
れる Hf のスペクトルの低エネルギー側に生じるテールを詳細に調べた結果について述
べる。Si 基板上の極薄 HfO2 膜は、最先端 Si デバイスの電界効果トランジスタ部に用い
られているものである。この極薄 HfO2 膜と Si 基板との界面近傍を評価するには、イオ
ンスパッタを用いずに深さ方向組成分析ができて、かつ、高い深さ分解能を有する高分
解能 RBS が適しているが、HfO2 膜の厚さや出射角を変えて測定した Hf のスペクトルを
詳細に見ると、低エネルギー側にテールが生じることがわかった。このテールが、Hf
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程度であった。次に、高分解能 RBS 装置を用いて、He イオンを照射し、He イオンとの
衝突によって反跳されたホウ素イオンを検出する方法（以下 He プローブ ERDA と略記）
について述べる。散乱 Si によるバックグラウンドが反跳ホウ素のスペクトルと重なるも
のの、表面における深さ分解能は高分解能 RBS よりも高く、感度も若干高いことがわか
った。さらに、高分解能 RBS 装置を用いて、Ar イオンを照射し、Ar イオンとの衝突に
よって反跳されたホウ素イオンを検出する方法（以下 Ar プローブ ERDA と略記）につ
いて述べる。散乱 Ar イオンは、検出器の前にマイラー膜を設置することにより除去し
た。Arイオンをプローブに用いることによってホウ素の検出感度は 2 桁以上向上したが、
Ar イオンの Si 中における多重散乱により、深さ分解能の劣化が目立つ結果となった。
以上述べた、高分解能 RBS と He プローブ ERDA と Ar プローブ ERDA について検出感
度や深さ分解能、バックグラウンドの形状等について比較検討した結果、これらの分析
方法の中では He プローブ ERDA が比較的高感度かつ高い深さ分解能で分析できること
がわかった。また、モンテカルロシミュレーションコード CORTEO を用いて He プロー
ブ ERDA と Ar プローブ ERDA の深さ分解能を定量的に評価した結果を述べる。最後に、
反跳散乱されたホウ素イオンの荷電状態分布を実験から求め、半経験式と比較すること
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置測定など、構造解析にも用いることができる。通常は１～２MeV 程度の He イオンを
試料に照射して、後方散乱されたイオンのエネルギースペクトルを半導体検出器で検出




ルギーの 0.1%程度の分解能をもつ）を用いて、1 原子層の分解能をもつ高分解能 RBS
法が開発された[4]。高分解能 RBS 法は基本的には RBS の特徴に加えて、高い深さ分解
能を有する優れた分析法である。すなわち、試料の前処理なしに、定量性の良い組成分
析が非破壊的にサブ nm の深さ分解能で、数十分程度の測定時間で可能である。 





2.2 RBS の原理 
 
 2.2.1 カイネマティック因子 
 






















     (2.1) 
で与えられる。ここでθ は実験室系におけるイオンの散乱角である。図 2-2 に、カイネ
マティック因子 K を散乱角θ に対してプロットしたものを示す。この図から分かるよう
に、カイネマティック因子は散乱角が増加すると小さくなることがわかる。図 2-3 に、
カイネマティック因子 K を入射イオンと標的原子の質量比 12 MM に対してプロットし






























図 2-2  4He イオンを入射したときのカイネマティック因子 K の散乱角θ 依存性を、B、O、Si、お
よび Au などの標的原子についてプロットしたもの。 
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 散乱イオンのエネルギーを測定すれば K がわかり、標的原子の質量がわかる。典型的
な例として、2 MeV の He イオンを入射し、散乱角θ =170°で散乱された He イオンのエ
ネルギー を、標的原子の質量 に対してプロットしたものを図 2-4 に示す。たとえ
ば、測定した He イオンのエネルギーが 1180 keV の場合には、
1E 2M
K は 0.59(=1180/2000)と























図 2-3 He イオンを入射し、散乱角θ =170°で検出した場合のカイネマティック因子 K を入射イ




















図 2-4 2 MeV の He イオンを入射し、散乱角θ =170°で検出した場合の散乱 He イオンのエネ
ルギー を標的原子の質量 に対してプロットしたもの。 1E 2M
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 入射粒子が 4He の場合、標的原子の質量 M2 が小さいところでは、 K 因子は、標的原
子の質量 M2 に対して大きく変化するが、標的原子の質量 M2 が大きいところでは、標的














粒子数個あたり）散乱される（散乱中心 1=σ  (2.2) 
図 2-5 のように、薄膜状の標的試料（原子数密度 、厚さ ）に表面法線から測った
入射角
N t
α で 個のイオンを入射した場合、散乱角Q θ の位置に設置した検出器（立体角 ΔΩ
（<< 1）、検出効率 ε ）で検出される散乱イオン数Y は、単位立体角あたりの散乱断面積
である微分散乱断面積 Ωddσ を用いて、 
 εα
σ ΔΩΩ= )cos/(NtQd
dY  (2.3) 
で与えられる。この式から分かるように、検出器のパラメータ（ ΔΩ、 ε ）や実験条件
（ 、Q α ）に加えて、微分散乱断面積 Ωddσ の値を知っていれば、検出した散乱イオン
数Y から標的試料の原子数密度と厚さの積 が算出できる。 Nt




































⎛=Ω    (2.4) 
ここで E は入射イオンのエネルギー、 と はそれぞれ入射イオンと標的原子の原子
番号、
1Z 2Z




 (1) の 2 乗にほぼ比例する。 1Z
 (2) の 2 乗にほぼ比例する。 2Z
 (3) 入射エネルギーの 2 乗に反比例する。 
 (4) 散乱角が小さい方が散乱強度は大きい。 
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  2.2.3 阻止能 
  





半経験式が Ziegler により提案されている[5]。彼らの半経験式は、0.5 ~ 3 MeV のエネル
ギー領域では、多くの実験結果と 5%以内で一致しているため広く利用されている。図
2-6 に、彼らの半経験式で計算した阻止能の例を示した。He イオンに対する阻止能は H
イオンと比べると大きく、このことは、以下の議論から分かるように、He イオンを使っ
た方が高い深さ分解能が得られることを示している。 




 ( ){ } ( ) βα coscos02 tdxdEtdxdEEKE outin −−−−=  (2.5) 
で与えられる。ここで は入射イオンのエネルギー、0E ( )indxdE− と ( )outdxdE− は入射軌
道と出射軌道における阻止能、α 、 β はそれぞれ表面法線から測った入射角と出射角で
ある。阻止能はイオンのエネルギーの関数であるため深さ t に依存するが、深さ があま
り大きくなければ、
t
( )indxdE− と ( dE )outdx− をそれぞれ一定値と見なす近似がしばしば
用いられる。このとき、深さ分解能 tδ とエネルギー分解能 Eδ の関係は 
 










となる。ここで、 はエネルギー損失因子と呼ばれる。 [ ]S
 例えば、2 MeV の He イオンを Au にα  = 0˚で入射して β  = 30˚（θ  = 150˚）に散乱さ
れたイオンを測定する場合、Ziegler の半経験式から [ ]S = 1.35 keV/nm と求められるので、
Eδ として半導体検出器のエネルギー分解能の典型的な値である 15 keV を使うと、深さ
分解能 tδ は 11 nm（15/1.35≒11）となる。これが RBS の典型的な深さ分解能である。 
 深さ分解能は、(2.6)式に示されるように、エネルギー損失因子 [ ]S に反比例するので、
エネルギー損失因子 [ ]S が大きいほど、深さ分解能が高くなる。したがって、入射角α や
出射角 β が大きいときにはイオンの物質中における通過距離が長くなり、エネルギー損
失因子が大きくなるため深さ分解能は高くなる。さらに、図 2-6 に示されるように、He
イオンに対する Si の阻止能は数百 keV で最大になることから、2MeV よりも数百 keV の
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 He イオンを用いる方がエネルギー損失因子 [ ]S が大きく、深さ分解能は高い。数百 keV
の He イオンを用いる高分解能 RBS は、エネルギー分解能が高いだけでなく、エネルギ
ー損失因子 [ が大きいということからも、高い深さ分解能を得るのに適している。 ]S
 阻止能の半経験式は、純物質についてのみ与えられている。そのため、化合物の阻止
能を評価するためには、各成分元素の阻止能を組成比で案分して計算する Bragg 則が用
いられる。その際には ( ) NdxdE− で定義される阻止断面積の概念を用いると便利であ
る。Bragg 則によると、化合物 AmBn の阻止能は元素 A、B の阻止断面積を ( )Aε 、 ( )Bε と
して、  
 ( ) )()(A + BNNdxdE BAAmBn εε=−  (2.7) 





































図 2-6 H と He イオンに対する Si と Au の阻止能の入射エネルギー依存性。阻止能が最大に
















図 2-7 イオン散乱において散乱イオンのエネルギーと散乱深さの関係を示す模式図。 と
は入射エネルギーと出射エネルギー、
0E 2E
K はカイネマティック因子、α と β は入射角と出射角、θ
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2 4π=Ω  (2.8) 
で与えられることが示された。ここで N は試料の原子数密度である。この式から分かる
ように、ほぼ分析深さの 1/2 乗に比例してストラグリングは大きくなる。Bohr のストラ
グリングは、試料原子内の電子を自由電子として扱っているため、電子の速度より十分
速いイオンの場合にのみ正しい結果を与える。その後、電子が原子核に束縛されている
効果を取り入れた Lindhard と Scharff の計算式[7]や、Hartree-Fock-Slater モデルによる電
子分布を用いた Chu らの解析的な近似式[8]、イオンの荷電変換の効果を取り入れた Yang
らの半経験式[9]などが提案されている。 
 He イオンが Si 中を距離 だけ進んだときのエネルギーロス・ストラグリングによる
エネルギー分解能（半値幅：FWHM）を（2.8）式から計算したものを図 2-8 に示す。RBS
では半導体検出器のエネルギー分解能は約 15 keV 程度であり、この値は、図 2-8 から、
Si 中を 500nm 程度進んだときのエネルギーロス・ストラグリングと同等であることがわ




 これに対し、高分解能 RBS は検出器のエネルギー分解能が高い（1 keV 以下）ため、
その影響は RBS の場合よりも顕著である。Bohr のエネルギーロス・ストラグリングを
より短い距離に対してプロットしたものを図 2-9 に示す。図からわかるように、He イオ
ンが Si 中を 3 nm 進むことによるエネルギーロス・ストラグリングは、高分解能 RBS の
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 以上のように、高分解能 RBS ではエネルギーロス・ストラグリングを正確に見積もる
ことが重要であることがわかる。したがって、本論文では、Yang らの経験式[9]が最も精
度が高いものと判断し、1 回散乱シミュレーション、および、モンテカルロシミュレー






































図 2-9 He イオンが Si 中を距離 だけ進んだときの Bohr のエネルギーロス・ストラグリングの
式から算出した半値幅。高分解能 RBS のエネルギー分解能との対比を見やすくするため、図
2-8 の縦軸と横軸のスケールを 10 倍以上拡大したもの。 
L
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 1 MeV の He イオンを照射することによって得られた単結晶 Si の[111]アラインドスペ
クトルとランダムスペクトルの例を図 2-11 に示す[10]。両者のスペクトルの強度は 10
倍以上異なっているが、He イオンの照射量は同じである。図のアラインドスペクトルの
0.2MeV から 0.4 MeV の間の領域で明瞭に認められる 2 つのピークは、低エネルギー側
から、それぞれ C と O である。ランダムスペクトルでは、Si のランダムスペクトルのノ
イズに隠れてこれらのピークが殆ど認められないが、アラインドスペクトルでは Si によ
って散乱された He イオンのスペクトル強度が大きく低下する。そのため、ノイズに隠
れていた C と O のピークが明瞭に認められるようになる。 
 このように、着目元素よりも質量が大きい元素からなる単結晶基板中あるいは単結晶
基板上の元素を感度良く分析するには、チャネリングが生じる条件で測定するのが有効
である。本論文では、Si 中ホウ素を高分解能 RBS で測定する場合に、Si によるバック
グラウンドを下げるために [111] チャネリング条件で測定している。また、Si 基板上の
HfO2 膜を分析する場合は、酸素のピークを調べる際に、やはり Si によるバックグラウ



















図 2-11 1 MeV の He イオンを Si 単結晶に照射し、170°方向に設置した半導体検出器により
測定されたランダム入射と[111]アライン入射条件のエネルギースペクトル[10]。照射イオンの量
は同一。アラインドスペクトルに認められる 3 つのピークの質量は低エネルギー側から、12、16、
および 28 であり、これらのピークは表面近傍のアモルファス層に存在する C、O、および Si であ
る。 
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 2.3 高分解能 RBS  
  
 本論文の測定に用いた高分解能 RBS の概要を述べる[11]。散乱イオンのエネルギーを、
半導体検出器に替えて、エネルギー分解能の高いエネルギー分析器を用いた高分解能















 4 重極レンズは、散乱角の違いによるエネルギーの拡がり（いわゆる kinematic 
broadning）を補正するために使用する。ERDA 測定の場合には、kinematic broadning の
補正を行わないと深さ分解能が大幅に劣化することが知られている。また、静電偏向器
は RBS 測定において価数の違う散乱イオン（He+と He2+）を区別したり、ERDA 測定で
散乱イオンを排除して反跳イオンのみを選別するために使用する。 
 この装置は、入射イオンとして 300 keV～500 keV の He+イオンが採用されている。そ
れは以下のような理由によっている。 
(1) 2～3 MeV の He+イオンよりも阻止能が大きいため、深さ分解能が高くなる（表面
の数原子層に関しては原子層の分離が可能になる）。 
(2) このエネルギー領域では、He イオンの荷電状態分布は He+が主であり（65%程度）、
He+の割合がエネルギーにほとんど依存しないことから、He+イオンのみの測定に
よって定量性の良い分析が可能になる。これについては第 3 章で詳しく説明する。 
(3) このエネルギーでは、散乱断面積は通常の RBS 法で使用される 2～3 MeV の He
イオンに比べて 1 桁以上大きいため、短時間の測定が可能となる。 
市販の装置の外観写真を図 2-14 に示す。この装置は、検出器まわりの設計は京都大学の
装置と同等である。京都大学の装置との大きな違いは、試料チャンバーとビームライン






図 2-12 京都大学の高分解能 RBS システム。分析マグネットの入り口側には、kinematic 




図 2-13 6 つの異なるエネルギーを有するイオンの分析器中における軌道の模式図。PSD の中
央で検出されるイオンの軌道を直線に変換している。さらに、図の左側のスケールに示すように、
図の縦方向を横方向の 2 倍に拡大して表示している[11]。 
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 2.4 高分解能 RBS の分析精度[12] 
  
 2.4.1 散乱断面積に起因する誤差 
 
 式（2.4）で表されるラザフォードの断面積はイオンと原子の相互作用を純粋なクーロ
ンポテンシャルで扱ったときの結果であり、通常の RBS で主に使用されている MeV の
He イオンに対してはかなり正確に成り立っている。しかしながら高分解能 RBS で良く
用いられている数百 keV の He イオンでは、特に重イオンとの散乱の場合に、原子内電
子による核電荷の遮蔽効果が無視できないことが知られている。このため、散乱断面積
を求めるには、遮蔽の効果を考慮した相互作用ポテンシャルを用いて計算する必要があ













図 2-15 Au と Si によって散乱された He イオンの微分散乱断面積をラザフォードの断面積 σR
で規格化して表示したもの。モリエールとユニバーサルポテンシャルを用いて計算されている
[12]。 
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and Range of Ions in Matter）と呼ばれる固体中のイオン散乱のシミュレーションプログラ
ムで使われている阻止能である。SRIM は頻繁に更新が行われており、どのバージョン
の SRIM を使うかで阻止能の値も多少異なっている。また SRIM 以外にも、 ICRU











 本論文では、Si の熱酸化膜を用いて評価した結果から判断し、Ziegler の 1977 年版の
阻止能を用いて解析を行った。ただし、モンテカルロシミュレーションコード CORTEO
の計算では、CORTEOへの SRIMデータベースの組み込みの都合により 2006年版の SRIM
の阻止能を用いた。 
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  2.4.3 荷電状態分布の影響 
 
















1.0 0.2 0.3 0.4 
 He2+ 














図 2-16 Armstrong らによる He イオンの荷電状態分
布の測定結果。右側は全体図で、左側はエネルギー
範囲が 100 keV～1 MeV、荷電状態の割合が 0.1～
1.0 の領域の拡大図。 
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  Armstrong らは、炭素膜通過後の He イオンの荷電状態分布を詳細に測定し、測定結果
に基づく荷電状態分布の経験式を提案している[14]。その測定結果を図 2-16 に示す。こ
の図から、He イオンのエネルギーが約 200 keV～400 keV の領域では 1 価の He イオンの
割合が 60～65%で最も高く、またエネルギーに依らずほとんど一定である。このことは、
















てはいるが、長い計算時間が必要で、高分解能 RBS 分析に使用した例は少ない。 
 3 章と 4 章では、多重散乱の寄与を含むスペクトルを計算することができるモンテカ
ルロシミュレーションコード CORTEO[16]を用いて高分解能 RBS スペクトルの解析を行
い、測定スペクトルとの比較や 1 回散乱のシミュレーションスペクトルとの比較によっ
て、多重散乱が高分解能 RBS スペクトルに及ぼす影響を定量的に評価した。また、5 章
では、Si 中のホウ素を He プローブ ERDA や Ar プローブ ERDA で測定したときのエネ
ルギースペクトルを、CORTEO を用いて計算し、Si 中における
の
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 2.5 ERDA の原理 
 




的原子を検出する、反跳散乱分析（Elastic Recoil Detection Analysis : ERDA）が用いられ
る。これにより、入射イオンより軽い原子の分析が可能になる。 










MMEEr +=                    (2.9) 
となる。また RBS と同様に阻止能を使えば、試料内部で反跳された反跳粒子のエネルギ
ーから深さの情報が得られる。散乱断面積 ( )ϕσ は次式で与えられ、RBS と同様に高い精
度で定量することが可能である[17]。 












       (2.10) 
この反跳散乱を利用した分析（以下 ERDA と略記する）は、約 30 年前に L’Ecuyer ら
により、重元素からなるマトリックス中の軽元素の深さ分布を高感度で分析する手段と
して報告された[18]。入射イオンとして 30 MeV から 40 MeV の  19F、35Cl、79Br などを用
い、Cu 膜や Cu 基板上に形成した LiF や LiOH を用いて Li や H が 30 nm 程度の深さ分解
能と 1×1014 atoms/cm2 レベルの高い感度で検出されている。試料により散乱された入射
イオンを除去するために厚さが 5 μm から 7 μm のニッケル膜が用いられており、反跳イ
オンがこの膜を通過する際のエネルギーロス・ストラグリングが、深さ分解能を決める
主たる原因となっていると述べられている。 
Doyl らは、2.5 MeV の He イオンを照射して反跳された H を分析し、深さ分解能や感





Stoquert らは 240 MeV の 127I を照射し、反跳イオンを原子核物理分野で用いられてい
る検出システム（エネルギー損失⊿E を測定するイオンチャンバーと、イオンチャンバ








の RBS にも増して大型になることが難点である。 
本論文の第５章では、数百 keV 程度の中エネルギーのイオンを用いて、H よりも重い













図 2-17 反跳散乱の模式図 
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 2.6 高分解能 ERDA 
 






称する）を開発した[21]。Dollinger らは、高エネルギーイオン（例えば 60MeV の 127I23+）
を照射し、この Q3D を用いて反跳 C イオンを検出することにより、HOPG（高配向黒鉛）
の１原子層が分解できることを報告している[22]。しかしながら、大型のタンデム加速
器や、数 m×数 m もの大きさの高性能な磁場型分析器を設置できるところは限られてお
り、実用性の観点からは、より小型の ERDA 分析システムの出現が望まれる。 
 Kimura らは、2.3 節に記述した高分解能 RBS 装置を用い、500 keV の C+イオンを水素
終端 Si(001)に照射し、反跳された H+イオンを 0.28 nm の深さ分解能で検出できることを




入り口側に設置した Q レンズを作動させている。 
 本論文の 5 章で述べる He プローブ ERDA による Si 中ホウ素の分析はこの装置を用い
て行ったもので、Si 中のホウ素を、表面近傍ではサブナノメートルの深さ分解能で分析
することができた。また、5 章で述べる Ar プローブ ERDA による Si 中ホウ素の分析は、
図 2-14 に示した神戸製鋼所製の装置を用い、分析マグネットを回転し検出角度を 30°に
設定することにより行った。試料によって散乱された Ar イオンを、PSD の前面に設置














図 2-18 高分解能 ERDA の実験に用いた装置の模式図。高分解能 RBS と同じ装置を用い、
散乱角を 25°に設定して測定する。分析マグネットの入り口側には ERDA 分析で顕著になる
kinematic broadning の補正のための Q レンズとスリットが、分析マグネットの出口側には妨害
イオンを除去するため偏向電極が設置されている。
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 2.7 モンテカルロシミュレーション 
  





 モンテカルロ法によるスペクトル解析コードは、直線軌道の 1 回散乱のみを扱うスペ
クトル解析とは異なり、微小角散乱を繰り返しその軌道が直線から外れる場合を含むス
ペクトル、すなわち多重散乱の寄与を含むスペクトルを計算することが可能である。そ
こで、Schiettekatte によって開発されたモンテカルロシミュレーションコード CORTEO 
[16] を用いてスペクトル解析を行うことにした。CORTEO は WINDOWS 上で動かすこ
とができ、単純な試料構造であれば、汎用のパソコンを用いて、5～6 時間程度の計算時
間で、充分な統計精度を有する RBS/ERDA のスペクトルを得ることができる。 
 多重散乱は、散乱断面積が大きいほど、イオンの通過距離が長くなるほど、スペクト
ル上にその影響が現れる確率が高くなる。そのため、3 章における SiO2 の高分解能 RBS
スペクトルにおいては、深い領域に存在する原子によって散乱された約 250 keV 以下の
エネルギー領域のスペクトルに影響が現れ、4章における HfO2のスペクトルにおいては、
HfO2 の厚さが増すほど、また、表面から測った出射角が小さくなるほど、低エネルギー
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高分解能 RBS は、散乱された He イオンのエネルギーを、磁場型分析器を用いて測定
することにより、表面近傍においては 0.1 から 0.2 nm の非常に高い深さ分解能で定量性
の高い深さ方向分析が行える[1]。このように深さ分解能が非常に高いことから、表面や
極薄膜の深さ方向分析に広く用いられている。この高分解能 RBS 分析では、磁場型分析
器を用いて特定の荷電状態のイオン（通常は 1 価の He イオン）のみを分析している。
そのため、測定している全エネルギー領域において、散乱された He イオンの荷電状態
の分布を正確に把握しておくことが必要である。 
高分解能 RBS は、照射イオンとして 300 keV から 500 keV 程度のエネルギーの He+イ







  SiO2 や Si(001)や Ag/Si(001)などの清浄表面の原子によって散乱された He イオンの荷
電状態分布の出射角依存性が、Nakajima らにより調べられている[3]。He+と He2+のイオ
ンの強度比は SiO2 においては出射角に依存しないが、Si(001)では出射角に依存し、
Ag(0.31ML)/Si(001)では、Ag によって散乱された He イオンの強度比は出射角依存性を








  この章では、500 keV の He イオンを、実用表面を有する SiO2(500 nm)/Si に照射し、
100 keV～450 keV のエネルギーで後方散乱された 1 価の He イオンの割合のエネルギー
分布、およびその出射角度依存性を調べた結果を報告する。 
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 3.2 He イオンの荷電状態分布 
  
 ここで、我々の研究の基礎となる、He イオンの荷電状態分布に関する Armstrong らの









のエネルギー（むしろイオンの速度）に依存する。450 keV までの He イオンの気体中で
の測定から、気体中を 0.01～0.1μg cm-2（炭素膜の 0.05～0.5 nm の厚さに相当）通過すれ
ば平衡荷電状態に達することがわかっている。薄膜透過実験では、最も薄い自己支持膜
でもこれより数倍厚いので、固体薄膜を透過させれば平衡荷電状態分布が得られる。 
 炭素薄膜を透過した 100 keV から数 MeV のエネルギーの He イオンの荷電状態分布を
図 3-1 に示す[2]。この図からわかるように、低エネルギー領域では中性および１価のイ
オンの割合が高く、200 keV 以下のエネルギー領域では 2 価の He イオンの割合は 0.02
以下である。低エネルギー領域では He0 の割合は He+よりも高いが、200 keV あたりから
He+の割合が増大し、300～400 keV 付近で最大（約 0.7）かつほぼ一定となり、それ以上
のエネルギーでは減少する。 He2+の割合は低エネルギー領域から単調に増大し、高エネ
ルギー領域で支配的になる（5 MeV で約 1.0）。荷電変換過程は物質に依存しないと考え
られていたが、Phillips はこの結論が物質表面の汚染によるものであると述べている[4]。 







dF −=       (3.1) 
  )( 101210102121 σσσσ +−+= FFFdx
dF




dF −=       (3.3) 
ここで、 、 、 は中性、１価、2 価の割合であり、0F 1F 2F ijσ は 番目からi j 番目の状態へ
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∞       (3.7) 


















図 3-1 Armstrong らによる He イオンの荷電状態分布
の測定結果。右側は全体図で、左側はエネルギー範
囲が 100 keV～1 MeV、荷電状態の割合が 0.1～1.0
の領域の拡大図。 
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 （E in MeV）   (3.9) 
本研究に用いるエネルギー領域について、これらの式から計算した He イオンの荷電状
態分布を図 3-2 に示す。以下において、測定スペクトルとシミュレーションスペクトル



























図 3-2 炭素薄膜の透過実験を基に Armstrong らが導出した経験式によって計算した He イオ
ンの荷電状態分布。点線が 0 価、実線が 1 価、2 点鎖線が 2 価の He イオンの割合である。 
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 3.3 実験とシミュレーション 
 
RCA 洗浄した Si(100)表面に、500 nm の SiO2 膜を熱酸化により作成した。高分解能
RBS 測定前には SiO2 表面に対してはいかなる洗浄処理もしなかった。 
高分解能 RBS スペクトルは、神戸製鋼所製の HRBS500 を用いて測定した。500 keV
の He イオンビームを 1mm 角に絞り、1 x 10-6 Pa の高真空中で SiO2/Si 表面に照射し、
散乱角 50°で散乱された He イオンを 90°マグネットでエネルギー分析し、マイクロチャ
ンネルプレートと抵抗性陽極を有する一次元位置検出器（position sensitive detector
（PSD））で検出した。分析器の有効なエネルギー窓は約 15%であり、例えば、380 から 
450 keV の範囲の He イオンのエネルギーを一度に測定することが可能である。磁場を変
えて、120 keV から 460 keV のエネルギー範囲の He イオンのエネルギースペクトルを測
定した。He イオンビームの強度は約 15 nA/mm2、照射量は 1μC とした。荷電状態分布の
出射角依存性を調べるために、試料表面から測った出射角を±0.2°の精度で 5°、10°、お
よび 25°に設定して高分解能 RBS スペクトルを測定した。 
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 3.4 結果と考察 
 
 3.4.1 1 価の He イオンの割合の評価 
 
 図 3-3 に、SiO2(500 nm)/Si の測定スペクトルとシミュレーションスペクトルの例を示
す。入射 He イオンのエネルギーは 500 keV、散乱角は 50°、表面から測った出射角は 25°
である。Si と O のスペクトルはそれぞれエネルギー~ 451 keV と ~ 417 keV で立ち上が
っている。シミュレーションスペクトルは散乱された He イオンの全ての荷電状態を含
んでいる。一方で、測定されたスペクトルは基本的には 1 価の He イオンのみを含む。
しかしながら、測定されたスペクトルには 2 価の He イオンが重なって観測されている
可能性がある。散乱された He イオンの最大エネルギーは測定条件から約 451 keV であ
る。451 keV の 2 価の He イオンは１価の He イオンのスペクトル中において、約 113 keV 




















図 3-3  SiO2(500 nm)/Si について測定した高分解能 RBS スペクトル（○）と 1 回散乱のシミュ
レーションスペクトル（赤色実線）。500 keV の He+イオンを照射し、散乱角 50°、表面から測った
出射角 25°で測定した。 
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  図 3-3 に示した測定スペクトルとシミュレーションスペクトルから得られた１価の He
イオンの割合を図 3-4 に示す。エネルギー依存性は比較的スムーズで、酸素の立ち上が
り位置(~417 keV)より若干高エネルギー側で小さなピークが認められるものの、大きな
ステップ構造は認められない。酸素の立ち上がり位置の右側の He イオンは Si 原子によ
って散乱されており、酸素の立ち上がり位置より左側の He イオンは酸素もしくは Si に
よって散乱されていることを考慮すると、酸素の立ち上がりエネルギー位置を横切って
観測されている１価の He イオンの割合の比較的スムーズなエネルギー依存性は、Si 原
子によって散乱された He イオンと酸素原子によって散乱された He イオンの荷電状態分
布に違いが無いことを示している。 
 比較として、Armstrong らが炭素薄膜の透過実験から得た結果を基に導出した経験式
を用いて計算した１価の He イオンの割合を図 3-4 に示す[2]。ただし、実験値は、測定
スペクトル強度が校正できなかった（検出系の透過率や検出効率を正確に求めることが
できなかった）ため、350 keV 近傍において、Armstrong らの値と一致するように調整し





















図 3-4 1 価の He イオンの割合の実験値（1 回散乱シミュレーションスペクトルと測定スペクトル
の比）（○）および、Armstrong らの経験式による計算値（青色実線）。散乱角は 50°、表面から
測った出射角は 25°。実験値は、測定スペクトル強度の校正ができなかった（検出系の透過率
や検出効率を正確に求めることができなかった）ため、350 keV 近傍において、Armstrong らの
値と一致するように調整した。 
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  3.4.2 1 価の He イオンの割合の出射角依存性  
 







ョンスペクトルをそれぞれ図 3-5 と 3-6 に示す。これらのスペクトルの比から算出され
た 1 価の He イオンの割合を、図 3-4 に示した 25°の場合とともに、図 3-7 に示す。約 250 
keV 以上のエネルギー領域では、1 価の He イオンの割合に、出射角依存性は殆ど認めら
れない。 
Nakajima らの報告[3]では、Si の清浄表面から散乱された約 360 keV の 1 価の He イオ
ンの割合には出射角度依存性が認められた。散乱イオンの電子捕獲確率は、Bohr によっ
て提案されている velosity matching、すなわち「イオンと電子の速度が近いほど、電子が
イオンに捕獲される確率は高くなる」に従う。たとえば、360 keV の He イオンと等価の






からの出射角が 0° から 90°まで変化するときには、荷電状態分布が価電子雲中の分布か
ら固体中の分布に変化する。 
実用表面を有する SiO2 膜について測定した結果、図 3-7 に示すように、約 250 keV 以
上のエネルギー領域において出射角依存性が認められなかった。これは、SiO2 膜表面に
は、その中を通過する He イオンの荷電状態分布が平衡に達するに十分な厚さ（炭素膜
の 0.5 nm に相当）の汚染層（炭化水素層）が存在していることを示唆している。 
しかしながら、250 keV 以下のエネルギー領域では、1 価の He イオンの割合に出射角
依存性が認められ、角度が小さいほど 1 価の He イオンの割合が低下している。出射角
依存性があるならば、もっと高いエネルギーで明瞭に見えるはずである。したがって、
250 keV 以下で見えている出射角依存性は見かけ上のものである可能性が高い。そこで、
1 価の He イオンの割合を算出するために用いた、シミュレーションスペクトルの計算方
法について検討することとした。 

















図 3-5 測定スペクトル（○）と 1 回散乱のシミュレーションスペクトル（赤色実線）。SiO2(500 

















図 3-6 測定スペクトル（○）と 1 回散乱のシミュレーションスペクトル（赤色実線）。SiO2(500 
nm)/Si に 500 keV の He イオンを照射し、散乱角 50°、表面から測った出射角 5°で測定した。 
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ションコード CORTEO を用いることとした[9]。SiO2(500 nm)/Si について 1 回散乱シミ
ュレーションとモンテカルロシミュレーションコード CORTEO により計算されたスペ
クトルを図 3-8 から図 3-10 に示す。これらの図から、表面から測った出射角が小さくな
るに従い、低エネルギー領域で、両者のシミュレーション結果の間での乖離が大きくな
ることがわかる。表面から測った出射角が 5°、10°、25°のときの 1 回散乱シミュレーシ
ョンスペクトルとモンテカルロシミュレーションスペクトルとの比をまとめて図 3-11
に示す。出射角 25°においてさえも 150 keV 付近より低いエネルギーでは多重散乱の影






ルギー範囲にわたって、1 価の He イオンの割合に、出射角依存は殆ど認められない結果
となった。したがって、1 回散乱のシミュレーションスペクトルで測定スペクトルを除








らに、彼らが経験式を導出するために用いた荷電状態分布の測定値は 200 keV 以上のエ
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 ネルギーの He イオンである。したがって、250 keV 以下のエネルギー領域においては、


















図 3-8 1 回散乱シミュレーション（青色実線）と多重散乱を含むモンテカルロシミュレーション（赤


















図 3-9 1 回散乱シミュレーション（青色実線）と多重散乱を含むモンテカルロシミュレーション（赤
色実線）。SiO2(500 nm)/Si に 500 keV の He イオンを照射し、散乱角は 50°、表面から測った出
射角は 10°。 
















図 3-10 1 回散乱シミュレーション（青色実線）と多重散乱を含むモンテカルロシミュレーション



























図 3-11 1 回散乱シミュレーションスペクトルとモンテカルロシミュレーションスペクトルとの比。
250 keV 以下のエネルギー領域で、両者の乖離が大きくなることが明瞭にわかり、乖離の主た
る原因は多重散乱の影響であると考えられる。いずれも SiO2(500 nm)/Si に 500 keV の He イ
オンを照射し、散乱角は 50°、表面から測った出射角は 5°、10°、および 25°。  

















図 3-12 測定スペクトルとモンテカルロシミュレーションスペクトルとの比を Armstrng らの 験式経
と比較したもの。1 回散乱シミュレーションスペクトルとの比をとった場合に 250 keV 以下でみら
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 3.5 結言 
  
 500 keV の He イオンを SiO2(500 nm)/Si に照射したときの１価の He イオンの割合の
エネルギー依存性を測定し、それが出射角度によって変化するかどうかを調べた。調べ
たエネルギー範囲（120 keV～450 keV）において 1 価の He イオンの割合は、出射角依存
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第 3 章において、表面から小さな角度に散乱された He イオンのスペクトル、および、
試料の深い領域から散乱された He イオンのスペクトルにおいて、多重散乱の影響が無
視できないことをみてきた。また、Bauer らは 100 keV の H イオンを 25 nm～100 nm の
Au 薄膜に照射して測定した RBS スペクトルにおいて、Au のピークの低エネルギー側に
テールが生じ、その強度が Au 薄膜の厚さとともに増大することから、このテールの原
因が多重散乱であると報告している[1]。 
ここでは、450 keV の He イオンを用いた高分解能 RBS 法で、2 nm～6 nm の HfO2 膜を
分析する際の多重散乱の影響について述べる。Bauer らの測定[1]と比較すると、散乱断
面積は同程度であるが、膜厚は 1/10 程度であることから、多重散乱の影響は Bauer らの
測定結果よりも小さいと考えられる。しかしながら、高分解能 RBS のエネルギー分解能
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 4.2 高分解能 RBS による極薄高誘電率膜の評価 
 









二次イオン質量分析法 (Secondary ion mass spectroscopy (SIMS)) は、ppm レベルの感度
と、サブナノメートルの深さ分解能を有することから、マイクロエレクトロニクス産業
において、元素の深さ方向分析の手段として広く使われてきた。しかしながら SIMS は、






 高分解能 RBS 法は、SIMS あるいは、Ar イオンスパッタを併用する X 線光電子分光法
（ X-ray Photoelectron Spectroscopy (XPS)) やオージェ電子分光法（ Auger Electron 
Spectroscopy (AES))などの手法とは異なり、非破壊で深さ方向分析が可能であることか
ら、高誘電率薄膜と基板の界面付近における元素の分布を調べることにおいては、より
適切な手法であると考えられる[5]。高分解能 RBS によって Si 基板上に形成した高誘電
率薄膜を分析した例がいくつか報告されており、界面近傍における組成変化が詳細に調
べられている[5,6]。高分解能 RBS は、非破壊、かつ高い深さ分解能で定量的な深さ方向
分析が可能であること、さらには、極薄高誘電率膜の主成分として Hf や Zr など比較的
原子番号の高い元素が用いられているために高感度で検出できることから、高誘電率膜
と Si 基板との界面の評価に有効な評価手法となっている。 
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 4.3 RBS 分析における多重散乱の研究 
 
 通常の RBS スペクトルへの多重散乱の影響をはじめて系統的に研究したのは Weber
らである[7-10]。彼らは系統的な測定と 2 回散乱モデルに基づくシミュレーションを行











 照射イオンのエネルギーが数 MeV の RBS では、5 nm の ZrO2/Si のような薄い膜の場
合については、多重散乱に起因する低エネルギーテールは殆ど認められないとの報告も
ある[11]。しかしながら、高分解能 RBS の測定においては、高い深さ分解能を実現する
ために、通常の RBS に比べて低いエネルギーの He イオン（数百 keV）を用いており、
小さな出射角（表面から 5°~10°）による測定も多いことから、多重散乱の影響を調べる





 この章では、Si 基板上に形成した厚さ数 nm の HfO2 膜について高分解能 RBS スペク
トルを測定し、多重散乱の影響を調べた結果を述べる。HfO2 膜の厚さを変えた場合や、
2 nm の HfO2 膜を用いて表面から測った出射角を変えた場合、高分解能 RBS スペクトル
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 4.4 実験とシミュレーション 
 
試料は、希フッ酸で洗浄した Si ウエハを熱酸化して厚さ 1 nm の酸化膜を形成し、そ
の上に厚さ 2 nm から 6 nm の HfO2 膜を形成した。高分解能 RBS スペクトルは HRBS500
（神戸製鋼所製）を用いて測定した。450 keV の He+イオンビームを 1 × 1 mm2 のサイズ
に絞り、ベースプレッシャーが 1 × 10-6 Pa の高真空チャンバー中で HfO2/SiO2/Si に照射
した。HfO2/SiO2/Si から 50 o から 57 o の方向に散乱された He+ イオンを 90 o 磁場型分
析器でエネルギー分析し、マイクロチャンネルプレートと抵抗性陰極を有する 1 次元位
置検出器（position sensitive detector (PSD) ）によって検出した。長さ 100 mm の PSD を
用いると中心エネルギーの約 15%が分析器のエネルギー範囲になる。例えば、380 から 
450 keV のエネルギー範囲で、散乱された He+イオンのエネルギースペクトルが一度に
測定できる。He+イオンビームの電流密度は約 15 nA/mm2 とし、照射量は 10 μC/mm2 と
した。 
多重散乱の影響を評価するために、2 種類のスペクトルシミュレーション方法を用い
た。1 つは 1 回散乱モデルに基づく計算方法である。エネルギースペクトルは城戸と越
川 [14]によって開発された標準的なアルゴリズムを用いて計算した。散乱断面積は
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 4.5 結果と考察 
  
 4.5.1 1 回散乱シミュレーションと測定結果との比較 
  
 450 keV の He+イオンを Si(100)基板に対して[110]チャネリング条件（入射角 θi = 45º）
で入射させ、57º の散乱角（出射角 θe = 12º；試料表面から測った角度）で HfO2/SiO2(1 
nm)/Si(100)について高分解能 RBS スペクトルを測定した。HfO2 の厚さは 2、4、および
6 nm である。測定スペクトルを図 4-1(a)に示す。430 keV 近傍に見られる大きなピーク
が Hf の信号に相当する。4 nm の厚さの HfO2 膜でも Hf のピークにプラトーが認められ、






もに大きくなる。テールを除けば、6 nm の厚さの HfO2 膜でさえも測定スペクトルとシ
ミュレーションスペクトルとの一致はかなり良い。観測されたテールの起源には、Si 基
板中への Hf の拡散、HfO2 膜の不均一性、もしくは多重散乱など、いくつかの可能性が
あるが、2 nm の厚さの膜にテールが殆ど見られないことや、いずれの厚さの膜のスペク
トルも立下りが急峻であることから、Hf の拡散や HfO2 膜の不均一性がテールの原因で
あるとは考えにくい。 
 次に、低エネルギーテールが殆ど認められなかった厚さ 2 nm の膜について、表面か
ら測った出射角を 12º より小さくした場合に、低エネルギーテールが生じるかどうかを
調べた。厚さ 2 nm の HfO2 膜に 450 keV の He+イオンを入射角 θi = 45º で照射し、5º , 7º 
および 10º の出射角で測定した高分解能 RBS スペクトルを図 4-2(a)に示す。シミュレー
ションの結果も実線で示した。測定スペクトルとシミュレーションスペクトルの間の違






ョンコード CORTEO を用いて高分解能 RBS スペクトルを計算した。 
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シミュレーションスペクトルとの違いが 4 nm と 6 nm
































○ 6 nm  measured
△ 4 nm  measured
□ 2 nm  measured
6 nm  single scattering
4 nm  single scattering




図 4-1 (a)Si(100) 基板上に形成した厚さ 2、4 および 6 nm の HfO2 膜について、450 keV の
He+イオンを、[110]チャネリング条件で入射し、散乱角 57º (出射角 12º)で測定した高分解能
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ルとシミュレーションスペクトルとの違いが、5º と 7º の出射角におい












































図 4-2 (a) Si(100) 基板上に形成した厚さ 2 nm の HfO2 について、450 keV の He+イオンを、
[110]チャネリング条件で入射し、出射角 5º、 7º および 10º で測定した高分解能 RBS スペクト
ル。実線は、1 回散乱モデルを用いたシミュレーションスペクトル。(b) 同一スペクトルの縦軸を
拡大したもの。測定スペクト
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  4.5.2 モンテカルロシミュレーションと測定結果との比較 
   
 測定スペクトルとモンテカルロシミュレーションスペクトルとの比較を図 4-3 と 4-4
に示す。シミュレーションにおいて、HfO2 膜と SiO2 膜は一様で、ラフネスはゼロであ
ると仮定した。観測されたテールがモンテカルロシミュレーションによって非常に良く





を精度良く計算するには CPU に Intel CORE i5 を用いたパソコンで、１つのスペクトル
























－○－ 6 nm  measured
－△－ 4 nm  measured
－□－ 2 nm  measured
6 nm  Monte Carlo
4 nm  Monte Carlo
2 nm  Monte Carlo
 
図 4-3  Si(100) 基板上に形成した厚さ 2、4 および 6 nm の HfO2 について、450 keV の He+
イオンを、[110]チャネリング条件で入射し、散乱角 57º (出射角 12º)で測定した高分解能 RBS
スペクトル。実線はモンテカルロシミュレーションコードにより計算したスペクトル。 

























図 4-4  Si(100) 基板上に形成した厚さ 2 nm の HfO2 について、450 keV の He+イオンを、
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=  および換算行程長  を用いてスケーリング
された多重散乱分布関数
NLa2πτ =
( )τα ,~f を導出した。ここでα は偏向角、 E はイオンのエネル
ギー、 と はそれぞれイオンとターゲット原子の原子番号であり、 はターゲット
の原子密度、遮蔽半径 は次式で与えられる。  
iZ TZ N
a
( ) 2/13/23/2 0
885.0
Ti ZZ
aa += .      (4.1) 
Sigmund らが、Thomas-Fermi ポテンシャルを用いて計算した多重散乱分布関数 ( )τα ,~f を




図 4-5 Thomas-Fermi ポテンシャルを用いて計算した多重散乱分布関数 ( )τα ,~f が、幾つかの
換算膜厚τ についてプロットされており、ガウス関数が、比較のために示されている[18]。 
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  分布関数 ( )τα ,~f の半値幅 2/1~α はτ の関数として解析的に見積もることができる。多
重散乱分布がガウス関数でよく近似できるτ の値が大きいところでは、半値幅は次式で
近似できる。 
DCτα =2/1~ ,      (4.2) 
ここで定数 と はそれぞれ 0.5 と 0.62 である[19]。ここでは多重散乱によって生
じる低エネルギーテールを見積もるためにこの近似式を用いる。高分解能 RBS 測定の散




を無視すれば、深さ Z から散乱され測定されるイオンの軌道は図 4-6 に太い実線で示し
たような単純な直線になる。もしも多重散乱を考慮すると、イオンの軌道はこの単純な
直線軌道から外れる。その結果 とは少し異なる散乱角（図 4-6 に示したように散乱面
内で
Θ







zL θsin≅ , ( )xee








       





に散乱角 からΘ xθ 、 yθ だけずれた散 でも分析器によって検出され オンの軌道 い
実線で示す。このようなイオンが低エネルギーテールに寄与すると考える。 
乱角 るイ を細
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 阻止能 S のエネルギー依存性を無視すれば、分析器で測定されるイオンのエネルギーは
次式で与えられる。 
SLSLEKE eiinout −−≅ ))((θ ,    (4.4) 











( ) ( )yLg x θθσ , は行程長 に対する多重散乱分布を記述する 次元ガウス関数であ
る。このガ 標準偏差
ei LLL += 2
ウス関数の は次式で与えられる。 







)( .    (4.6) 
一般に角度偏差 xθ と yθ は名目散乱角Θよりかなり小さいので、実際の散乱角θ は で近
、
Θ
似できる。そこで 式 .5)の y(4 θ の積分はすぐに実行できて次式になる。  




∫∫ +Θ−ΔΩΘΩ≅ θθθδσθ σ )()(sin)( )( ,  (4.7) 
ここで阻止能因子 ( )[ ]xS θ  は次式で定義される。 





SS θθθθ sinsin  
,   (4.8) 















)( )( * ,   (4.9) 
ここで、 
( )























in =−θ ,     (4.11) 
ここで はターゲットの厚さである。積分範囲の上限D Uθ は、もし角度偏差 xθ が出射角 eθ
より大きければ、イオンはターゲットの下側に散乱さ 再び表面に達することは殆ど無れ
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 いことから決まり、 eθ となる。このようにして、積分の上限と下限は次式のようになる。 
eU θθ = ,      (4.12) 




−−Θ− iineL DSEEK θθ sin1arcsin .   (4.13) 
阻止能因子 
= θ
( )[ ]xS θ  は積分範囲においては、 )()( * xLg θσ と比べると xθ に対してゆっくり変
(4.9)の積分は近似的に実行できて、次式のよ化するので、積分の外に出すことにより式
うになる。 







































θ .     (4.15) 
このようにして、矩形の主スペクトルの強度で規格化した低エネルギーテールの規格化
収率は次式で与えられる。 




















.     (4.16) 
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  4.5.4 解析式と測定結果との比較 
 
 この章で実際に測定に用いた HfO2/Si 試料に対して式(4.16)を用いて多重散乱による
低エネルギーテールを計算し、その結果を測定スペクトルとともに、実線で図 4-7 と 4-8
に示す。計算されたテールは、測定値よりも小さく、特に薄い膜と大きい出射角に対し
て小さい値となった。図 4-7 では 2 nm と 4 nm に対する規格化収率が 10-6 以下となり、
図 4-8 では出射角 eθ = 10º に対する規格化収率が 10-5 以下となり、いずれも図の縦軸の
範囲外となった。   
この観測結果と計算結果との不一致は、多重散乱分布に対してガウス関数を用いた
ことに帰せられる。多重散乱分布は、τ >> 1 の条件においてガウス関数で良く近似でき
る。しかしながら、今回の実験条件は、τ が 0.1 – 1 の領域に相当し、正確な多重散乱分
布は図 4-5 に示されているように、 2/1
~~ αα > において、ガウス分布よりも大きなテールを
有することになる。式(4.9)の積分領域はこの角度領域( 2/1





て、式(4.16)を用いて Hf ピークの低エネルギーテールを再度計算した。 を１にするこ








































○ 6 nm measured
△ 4 nm measured





図 4-7 測定された高分解能 RBS スペクトルと、式(4.16)を用いて計算した低エネルギーテール



























図 4-8 測定された高分解能 RBS スペクトルと、式(4.16)を用いて計算した低エネルギーテール
との比較。測定スペクトルは図 4-1 および 4-2 と同じである。式(4.6)の定数 C=0.5 の場合。 
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○ 6 nm measured
△ 4 nm measured





の比較。測定スペクトルは図 4-1 および 4-2 と同じである。式(4.6)の定数 C=1.0 の場合。 
 


























図 4-10 測定された高分解能 RBS スペクトルと、式(4.16)を用いて計算した低エネルギーテー
Energy (keV)
- 64 - 
 4.6 結言 
  
 Si 基板上の HfO2 膜に 450 keV の He イオンを入射した場合について、高分解能ラザフ
ォード後方散乱分析法における多重散乱の影響を調べた。観測された Hf のスペクトル
において低エネルギー端にテールが認められた。そのテールは HfO2 の膜厚を厚くした
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 第 3 章では高分解能 RBS の定量の際に問題となる He イオンの荷電状態分布について
調べ、Armstrong らの経験式で補正可能な範囲を実験的に確認した。第 4 章では高分解
能 RBS で HfO2 と Si 基板の界面を評価する場合に、分析条件によっては従来の１回散乱
シミュレーションでは解析できず、多重散乱の影響を考慮することが必要であることを
みてきた。この章では、ホウ素をこれまでよりも高感度かつ高い深さ分解能で分析する






ion mass spectrometry (SIMS)) は、とりわけマイクロエレクトロニクスデバイスに対して、
B、P、As などのドーパント原子の深さ方向分析に、殆ど排他的に用いられてきた。し






 高分解能 RBS は従来の RBS よりも分解能が高い強力な表面分析技術である [3-11]。
我々は Si 表面障壁型検出器の代りに 90°磁場型分析器を備えた小型の高分解能 RBS シス
テムを開発した[12]。この装置を用いれば、試料に対して何の前処理を施すことも無く、
非破壊かつサブナノメートルの深さ方向分解能で、定量的な深さ方向分析を短時間 (典
型的には 10 - 20 分)で行うことができる。しかしながら軽元素に対する高分解能 RBS の
典型的な感度は、例えばホウ素では 1 at.%程度であることから、マイクロエレクトロニ
クス産業のようないくつかの応用においては十分良い感度とは言えない[13]。 
  反跳散乱分析法（Elastic recoil detection analysis (ERDA)）は軽元素の分析には RBS よ
りも適している。Dollinger らは、彼らの高分解能 ERDA 装置を用いることによって Si
中のホウ素をサブナノメートルの深さ分解能と 0.01 at.% 程度の高い感度で深さ方向分
析することを可能にしている[1,14]。彼らはサブナノメートルの高い深さ分解能を得るた
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クトな高分解能 RBS システムは、高分解能 ERDA による水素の分析に利用できること









定は殆ど見当たらない。   
  ここで、我々は高分解能 ERDA を用いて Si 中ホウ素の深さ方向分析をするときに散
乱したプローブイオンを除去するため、２つの異なる方法を採用する。１つは He イオ
ンをプローブとして用いる方法である。磁場型分析器の磁場を、反跳ホウ素イオンを検
出するように調節すれば散乱 He イオンは磁場型分析器自体で除去できる。もう 1 つの
方法は Ar イオンをプローブとして用いて検出器の前面にマイラー膜を設置する方法で
ある。通常の ERDA のように散乱プローブイオンを除去し、透過した反跳ホウ素イオン
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 5.2 高分解能 ERDA によるホウ素の分析方法の検討 









段を用いることはできない。    
  そこで、我々は散乱プローブイオンを除去するための新しい方法を提案する。我々の





の He イオンをプローブに用い典型的な反跳角 25º を選んだとすると、表面領域から反跳
された 11B+ イオンのエネルギーは約 257 keV となる。もし、これらの反跳イオンを検出
するために分析器の磁場を反跳イオンに合わせると、同時に検出される 4He+ イオンの
エネルギーは 707 keV (= 257 keV × 11/4)となる。しかしながら入射エネルギ （ー400 keV）
より高いエネルギーをもつ He イオンは存在しない。その結果、反跳 11B+ イオンは散乱
プローブイオンに妨害されること無く測定することができる。  
  この章で述べる 2 番目のアプローチは、散乱プローブイオンを除去するために薄い膜
を用いる方法である。従来型の ERDA では、MeV オーダーの He イオンをプローブとし、





器の焦点面に設置された位置検出器の前に設置すればよい。プローブに 320 keV の Ar+
イオンビームを用い、反跳された B+イオンを分析する場合の、適切なマイラー膜の厚さ
を見積る。表面領域に存在するホウ素原子が、320 keV の Ar+イオンビームによって反跳
角 30º 方向に反跳されたときの B+イオンのエネルギーは約 163 keV である。分析器の磁
場を 11B+ の検出に合わせると、B+イオンのスペクトルに干渉する Ar+ イオンのエネル
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 ギーは約 45 (= 163 × 11/40) keV となる。SRIM コードを用いてイオンのマイラー膜中に








京都大学のコンパクトな高分解能 RBS 装置[12]を用いて、Si 中に注入されたホウ素の
深さ方向分布を、400 keV の He+ イオンビームをプローブとして、高分解能 RBS と高
分解能 ERDA 測定により調べた。高分解能 ERDA 測定では、25°方向に反跳された B+ イ
オンを 90° 磁場型分析器により測定した。同じ装置を用いて高分解能 RBS によっても
ホウ素の深さ分布を測定した。同じ磁場型分析器により 50°方向に散乱された He+イオン
を測定した。   
Ar+イオンビームをプローブに用いた高分解能 ERDA の測定は HRBS500 システム(神
戸製鋼所製) [17]を用いて行った。320 keV の Ar+ イオンビームを試料に照射し、30° 方
向に散乱された B+を 90° 磁場型分析器により測定した。散乱された Ar+ イオンを除去
するために厚さ 0.7 μm のマイラー膜を検出器の焦点面の前に設置した。前節で議論し
たように、今回の実験条件では 0.64 μm より薄いマイラー膜を用いるべきであるが、扱
いやすさの観点から 0.7 μm のマイラー膜を選んだ。  
プラズマドーピングとイオン注入の 2 種類の方法で Si 中にホウ素をドープした試料を
作製した。プラズマドープ試料は、 Si(001)ウエハに 12 keV の Ge+ イオンを 5 × 1014 
ions/cm2 の量注入した後、BF3 プラズマに 75 秒間曝すことにより作製した。ドープされ
たホウ素の量は 5 × 1015 atoms/cm2 で、10B と 11B の両方の同位体が自然同位体存在比に
比例した割合でドープされている。もう一方の試料は、ホウ素イオンを 1 keV のエネル
ギー、3 × 1016 atoms/cm2 のドーズ量でイオン注入することによって作製された。10B+ と
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 5.4 結果と考察 
 
 5.4.1 高分解能 RBS によるホウ素の分析 
 
 プラズマドーピングによって作製された試料を高分解能 RBS で測定した。測定したス
ペクトルの例を図 5-1 に示す。バックグラウンドとなる Si のシグナルを抑えるために
[111]チャネリング条件で測定した。図中の矢印は成分元素により弾性散乱された He イ
オンのエネルギーを示している。10B と 11B のピークがそれぞれ 298 keV 付近と 305 keV





















400 keV He+  [111] channeling








図 5-1 プラズマドープ法により作製したホウ素ドープ Si(001)中のホウ素を高分解能 RBS によ
り測定したスペクトル例。400 keV の He+イオンを照射し、散乱角 50º で測定した。Si によるバッ
クグラウンドを低減するために[111]チャネリングの条件で測定した。矢印は成分元素の弾性散
乱エネルギーの位置を示す。ホウ素を S/N 良く分析するために 11 時間程度かけて測定した。 
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  バックグラウンドを差し引いたホウ素のスペクトルから求めた 11B の深さ方向濃度分
布を Si の分布（実線）とともに黒丸で図 5-2 に示す。ホウ素の分布は約 1.8 nm の深さに
ピークをもち、これは SiO2/Si 界面の位置にほぼ一致する。表面における深さ分解能は
表面における分布の立ち上がり形状から見積もることができる。得られた深さ分解能は
約 0.7 nm である。これは主として分析器のエネルギー分解能によって決まっている。し
かしながら、この良好な深さ分解能も主としてエネルギーロス・ストラグリングと多重
散乱によって、深い位置では劣化する。例えば、5 nm の深さにおける深さ分解能を、モ






リングを用いなければ、Si のバックグラウンドがチャネリングの場合よりも 1 桁以上高
くなり、感度はチャネリング測定よりも数倍悪くなることに注意する必要がある。 



































 11B by HRBS
 11B by HERDA
  Si by HRBS
 
図 5-2 プラズマドープした Si 中ホウ素を高分解能 RBS により測定した 11B（黒丸）と Si（青線）
の深さ分布を示す。比較のために、次節で述べる He プローブ ERDA による 11B の深さ方向分
布を赤丸で示す。 
 
- 72 - 
  5.4.2 He プローブ ERDA によるホウ素の分析 
   
 ホウ素をプラズマドープした Si に、400 keV の He+ イオンビームを表面から 15° で
照射し、表面から 10° の方向に放出された（反跳角 25° ）B+イオンを磁場型分析器で測
定した。約 5 時間かけて測定したスペクトルの例を図 5-3 に示す。ここに示すエネルギ
ースケールは、反跳イオンが 11B+であると仮定して決めた。約 250 keV に大きなピーク
が、268 keV には小さなピークが認められる。矢印は表面から反跳された 10B+, 11B+, お
よび 12C+ イオンが現れると期待されるエネルギー位置を示している。約 268 keV に観測
された小さなピークの位置は表面から反跳された 12C+ イオンのエネルギーに一致し、こ
の小さなピークの起源は有機分子を含む表面汚染層であると考えられる。約 250 keV 近
傍のブロードなピークは反跳された 10B と 11B イオンに相当するピークである。 

















図 5-3 Si(001)にドープされたホウ素を He プローブ ERDA により測定したスペクトル例。400 
keV の He+イオンを照射し 25º 方向に反跳散乱された B+イオンを表面から 10º の出射角で測定
した。ホウ素のスペクトルの他に、試料表面を汚染した炭化水素の C によるものと考えられる小
さなピークが 273 keV 付近に認められ、主として反跳 Si によると推測される大きなバックグラウ
ンドが認められる。 
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 可能性があるのは、試料から反跳された Si+イオンである。250 keV の 11B+ イオンと重
なる 28Si+イオンのエネルギーは 98 keV (= 11/28 × 250 keV)であり、これは表面から反跳
された 28Si+ イオンのエネルギーよりも低い。このことは、試料内部から散乱された Si+
イオンが観測されたバックグラウンドの起源になっていることを示唆している。ここで
の測定は He プローブ ERDA ではバックグラウンドを完全には除去できていないことを
示しているが、観測されたバックグラウンドは図 5-3 に破線で示したように直線で良く
近似することができる。このことは高分解能 RBS 測定よりも信頼性の高いバックグラウ
ンド除去ができることを示すものである (図 5-1 の高分解能 RBS スペクトルのバックグ
ラウンドには振動構造が認められる)。今回の条件では感度は約 1 at.% と見積もられる。
これは前節で述べた高分解能 RBS と同等であるが、測定時間は高分解能 RBS の約半分




 測定スペクトルからバックグラウンドを差し引いた B+のスペクトルを図 5-4 に示す。
ここで 11B のスペクトルを以下の方法で 10B のスペクトルから分離した（計算手順の詳
細は付録に示す）。表面から反跳された 10B の信号は 244 keV に生じるので、それ以上の













図 5-4 図 5-3 に示した ERDA スペクトルからバックグラウンドを直線近似により差し引いた B+
のスペクトル。同位体 11B と 10B が自然同位体存在比で存在していると仮定して 11B と 10B の寄
与を分離した。分離した 11B と 10B のスペクトルをそれぞれ青い実線（－）と赤い実線（－）で示
す。なお、計算手順の詳細は付録に示した。 
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 する 11B の深さ分布は、このエネルギー領域のスペクトルから導出できる。10B と 11B 原
子が同位体存在比に比例する割合で存在すると仮定することにより、同じ表面領域にお
ける 10B のスペクトルは得られた 11B のプロファイルから計算することができる。見積
もられた 10B の寄与を測定スペクトルから差し引くことにより、次の準表面領域（表面
から約 2 nm の深さ領域）における 11B のスペクトルが得られる。この操作を繰り返すこ
とによって、10B のスペクトルから 11B のスペクトルを分離することができる。その結果
を図 5-4 に実線で示す。得られた 11B のスペクトルから 11B の深さ分布を導出した結果を
図 5-2 に中抜きの赤丸で示す。高分解能 RBS によって得られた深さ分布（黒丸）と非常
に良く一致していることがわかる。しかしながら、ERDA プロファイルの立ち上がりは
高分解能 RBS のプロファイルよりもシャープであり、ERDA プロファイルにおいて約
0.3 nm の深さにショルダーが明瞭に認められ、ERDA の深さ分解能は高分解能 RBS の深
さ分解能よりも優れていることを示している。実際に表面における分布の立ち上がりの
形状から深さ分解能を見積ると 0.5 nm となり、高分解能 RBS の深さ分解能（0.7 nm）よ
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  5.4.3 Ar プローブ ERDA によるホウ素の分析 
   
 Si 中にホウ素を 1 keV で注入した(フルエンスは 3× 1016 cm-2)試料を 320 keV の Ar+ イ
オンで照射し、30°方向に反跳され 15°の方向に出射したイオンを 90°磁場型分析器で測
定した。散乱された Ar+ イオンを除去するために厚さ 0.7 μm のマイラー膜を検出器の前
に設置した。測定された反跳イオンのスペクトル例を図 5-5 に示す。138 keV 付近と 158 
keV 付近にそれぞれ 10B と 11B に相当するブロードなピークが認められる。殆どバック
グラウンドが認められないことは、散乱された Ar イオンは反跳された Si イオンととも
にマイラー膜によって効果的に除去されたことを示すものである。 
  ほぼ完全にバックグラウンドが低減されていることに加え、Ar プローブ ERDA は他
にも利点がある。それは He プローブ ERDA よりも大きな反跳散乱断面積を有すること
である。これにより高い感度が期待される。図 5-5 に示したスペクトルはわずか 21 秒の
測定時間であるが、感度は 0.7 at.% と見積もられた。測定時間を 10 分まで長くすれば
0.1 at.% まで感度を改善することができる。 



















図 5-5  Si(001)にイオン注入されたホウ素の Ar プローブ ERDA によるスペクトル例。320 keV
の Ar イオンを照射し、30º に反跳散乱された B+イオンを出射角 15º で測定した。散乱された Ar+
イオンを除去するために、厚さ 0.7 μm のマイラー膜を 90°マグネットの焦点面にある検出器の前
にセットした。 
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  5.4.4 高分解能 ERDA の深さ分解能の評価 
 
 Si 中ホウ素の深さ方向分析において、Ar プローブ ERDA は、He プローブ ERDA より




 Si 中の深さ Z に厚さ 0.1 nm の平坦なホウ素（11B）の層が存在するモデル試料に対し
て、CORTEO を用いてホウ素（11B）のスペクトルを計算し、そのスペクトルの半値幅を
深さに換算して深さ分解能を求めた。計算に用いる測定条件は、実際に用いた測定条件
に合わせ、He プローブ ERDA は 400 keV のプローブ、散乱角 25°、入射角 15°、出射角
10°とし、Ar プローブ ERDA は 320 keV のプローブ、散乱角 30°、入射角 15°とした。図
5-6 に、深さ Z が 0、1 nm、2 nm、および 5 nm のときの He プローブ ERDA のシミュレ
ーションスペクトルを示す。同一のモデル試料を用いて計算した、Ar プローブ ERDA
のシミュレーションスペクトルを図 5-7 に示す。これらのシミュレーションスペクトル
から求めた深さ分解能を深さ Z に対してプロットしたものを図 5-8 に示す。表面におけ
る深さ分解能は He プローブ ERDA が 0.4 nm、Ar プローブ ERDA が 0.5 nm と見積もる
ことができた。He プローブ ERDA について計算した深さ分解能は観測結果(0.5 nm)とよ
く一致する。このことは、CORTEO のシミュレーションがスペクトルを正しく計算して
いることを示している。このように表面における深さ分解能に殆ど差はないが、深くな
るにしたがって Ar プローブ ERDA の方が深さ分解能は悪くなる。5 nm の深さでは Ar
プローブ ERDA の深さ分解能は He プローブ ERDA よりも 2 倍以上悪くなることがわか
った。 
 最表面での深さ分解能が He プローブ ERDA と Ar プローブ ERDA とで大きく違わな
いのは、深さ分解能がほぼ分析系のエネルギー分解能で決まるためである。分析深さが
増すにしたがって、多重散乱の影響が顕著になる。He プローブ ERDA では、出射過程
における反跳 B+イオンの多重散乱が深さ分解能劣化の主たる要因になり、Ar プローブ
ERDA では入射過程における Ar イオンの多重散乱が深さ分解能劣化の主たる要因にな
っていると考えられる。Ar イオンの多重散乱による深さ分解能の劣化が顕著であること



























図 5-6 Si 中の深さ Z が 0、1 nm、2 nm および 5 nm の位置に厚さ 0.1 nm のホウ素層が存在
するモデルについて、モンテカルロシミュレーションコード CORTEO により計算した 11B+の He プ






















Z図 5-7 Si 中の深さ が 0、1 nm、2 nm および 5 nm の位置に厚さ 0.1 nm のホウ素層が存在
、するモデルについて モンテカルロシミュレーションコード CORTEO により計算した 11B+の Ar プ
ローブ ERDA スペクトル。 320 keV の Ar プローブ、反跳角 30°、出射角 15°。 
























図 5-8 モンテカルロシミュレーションスペクトルから求めた He プローブ ERDA Ar プローブと
ERDA の深さ分解能。He プローブ ERDA の計算条件は、400 keV の He+照射、反跳角 25°、
出射角 10°。Ar プローブ ERDA の計算条件は、320 keV の Ar+照射、反跳角 30°、出射角 15°。 
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  5.4.5 高分解能 ERDA の入射角/出射角と深さ分解能 
  
 前節では、この章の実験で用いた分析条件での深さ分解能を、モンテカルロシミュレ
ーションコード CORTEO を用いて評価した結果を述べた。He プローブ ERDA の照射エ
ネルギーは 400 keV、散乱角は 25°、入射角は 15°、出射角は 10°であり、Ar プローブ ERDA
の照射エネルギーは 320 keV、散乱角は 30°、入射角と出射角はいずれも 15°であった。 
 ここでは、He プローブ ERDA も Ar プローブ ERDA も、入射エネルギーと散乱角は上
記実験条件と同じで、入射角/出射角の組み合わせのみを 5°きざみで変えたときの深さ分
解能を調べることとした。深さ分解能は、前節と同じように Si 中の深さ Z に厚さ 0.1 nm
の平坦なホウ素（11B）の層が存在するモデル試料について CORTEO を用いてホウ素（11B）
のスペクトルを計算し、そのスペクトルの半値幅を深さに換算して求めた。深さ Z は 5 
nm に固定した。深さ分解能を調べた入射角と出射角の組合せなどの分析条件を表 5-1 に
まとめて示す。 
 入射角と出射角の組み合わせを変えて計算した He プローブ ERDA のシミュレーショ




 これらの ERDA シミュレーションスペクトルから求めた深さ分解能を表 5-1 に示す。
He プローブ ERDA において最良の深さ分解能を示したのは、入射角が 20°、出射角が 5°
の組合せの場合で、深さ分解能は 1.7 nm であった。次に良い深さ分解能を示したのは、





おける B+イオンの方が Si 中における阻止能が大きいことによるものである。 
 Ar プローブ ERDA において最良の深さ分解能を示したのは、He プローブ ERDA の場
合と同様に、出射角が 5°の場合で、このときの深さ分解能は 3.7 nm である。次に良い深
さ分解能を示したのは入射角が 5°の場合で、このときの深さ分解能は 4.6 nm である。
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20°  5°  1.7 
15°  10°  3.0 
10°  15°  2.9 
He 400 25° 
5°  20°  2.1 
25°  5°  3.7 
20°  10°  6.5 
15°  15°  6.9 
10°  20°  6.1 
Ar 320 30° 
















20in    5out
15in  10out
10in  15out
  5in  20out 11B
 
図 5-9  Si 中の深さ 5 nm の位置に厚さ 0.1 nm の平坦なホウ素層が存在するモデルについて、
モンテカルロシミュレーションコード CORTEO により計算した 11B+の He プローブ ERDA スペクト
ル。 入射イオンは 400 keV の He+、反跳角は 25°。入射角と出射角の組合せは図中に示すよう
に 5°きざみで変えた。図 5-10 に示す Ar プローブ ERDA よりもピークが対称形に近い。 
















  5in  25out
11B
 
図 5-10 Si 中の深さ 5 nm の位置に厚さ 0.1 nm の平坦なホウ素層が存在するモデルについて、
モンテカルロシミュレーションコード CORTEO により計算した 11B+の Ar プローブ ERDA スペクト
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示す。1 価のホウ素イオンの割合は 200 keV から 400 keV の間では支配的でほぼ一定の
値を示しているが 200 keV 以下のエネルギーでは急速に減少する。200 keV 以下のエネ
ルギー領域でのホウ素の荷電状態分布の実験値が報告されていないので、ホウ素をイオ
ン注入した Si 試料を用いて測定することを試みた。320 keV の Ar+ イオンビームを照射
し、30°の方向に反跳されたホウ素イオンを、検出器の前に 0.7 μm のマイラー膜を設置
した 90°磁場型分析器で測定した。各荷電状態 B+, B2+, B3+のホウ素イオンのスペクトル
を図 5-12 に示す。これらのスペクトルの単位照射量あたりの面積強度比から計算した荷
電状態分布を図 5-11 中にプロットした。反跳された中性のホウ素イオンは磁場型分析器
では測定できないので、B0 と B+の比が Zaidins の半経験式によって与えられる値に等し
いとして B0 の荷電状態分布を見積もった。図 5-11 に示すように測定された荷電状態分

































図 5-11 Zaidins の半経験式から計算したホウ素イオンの平衡荷電状態分布（線）。Ar プローブ










































図 5-12 320 keV の Ar イオンを照射し、30°方向に反跳した B+、B2+、および B3+イオンのスペク
トル。Ar イオンの照射量はいずれも 100 nC である。 
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 5.5 結言 
 
ホウ素の深さ方向分布を調べるために、高分解能 RBS と 2 種類の高分解能 ERDA、す
なわち He プローブ ERDA と Ar プローブ ERDA を用い、その長所や短所を比較するこ
とによって、どの方法が最も優れているかを検討した。 
深さ分解能に関しては、He プローブ ERDA が表面では最良の深さ分解能（0.4 nm）を






た場合でも感度は約 1 at.% と見積もられた。 
He プローブ ERDA のスペクトルは、反跳 Si により、大きなバックグラウンドを生じ
る。しかしながら、S/N 比は高分解能 RBS よりも良好であり、さらに、そのバックグラ
ウンドは単純な直線で近似できる。これにより、高分解能 RBS よりも高い精度で定量す
ることが保障される。非チャネリング条件で 5 時間蓄積した測定スペクトルから、感度
は約 1 at.% と見積もられた。 
一方、Ar プローブ ERDA はバックグラウンドがほとんど無いスペクトルが得られ、反
跳散乱断面積は He プローブ ERDA よりもかなり大きい。これにより高い感度が期待さ
れる。10 分間程度のかなり短い測定時間においても、感度は約 0.1 at.% と見積もられる。
しかしながら、Ar プローブ ERDA は多重散乱のために、深さ分解能が深さとともに急激
に悪化する。 




因である Si イオンを除去して感度を向上させることができる。 
さらに、モンテカルロシミュレーションを用いて、イオンのエネルギーおよび散乱角
は実験条件のままで、入射角/出射角を変えて、5 nm の深さにおけるホウ素の深さ方向
分解能を検討した結果、調べた条件の中では、He プローブ ERDA の出射角 5°が最良の
深さ分解能 1.7 nm を与えることがわかった。Ar プローブ ERDA でも出射角 5°が最良の
深さ分解能を与え、その値は 3.7 nm となった。 
反跳ホウ素イオンの荷電状態分布については、Ar プローブ ERDA による測定値と
Zaidins の半経験式とを比較した結果、よく一致することがわかった。 
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 第３章では、高分解能 RBS 分析において問題となる散乱 He イオンの荷電状態分布に
ついて調べた。実用表面を有する SiO2 を用いて、1 価の He イオンの割合のエネルギー
依存性およびその出射角依存性について実験的に調べた。１回散乱を前提としたシミュ
レーションスペクトルと測定スペクトルとの比をとることにより 1 価の He イオンの割







らの経験式と比較した結果、250 keV～400 keV のエネルギー範囲では両者はほぼ一致す
ることがわかり、このエネルギー領域では Armstrong らの経験式により荷電状態分布を
補正することが有用であることが確認できた。さらに、250 keV 以下のエネルギー領域
では、Armstrong らの経験式を用いるよりも、SiO2 の測定スペクトルと CORTEO で計算
したスペクトルとの比から求めた 1 価の He イオンの割合を用いる方が、より高い精度
で荷電状態分布を補正できることがわかった。 
 
 第 4 章では、高分解能 RBS を用いて、Si 基板上の極薄 HfO2 膜を測定したときにみら
れる Hf のスペクトルの低エネルギー側に生じるテールを詳細に調べた。Si 基板上の極
薄 HfO2 膜は、最先端 Si デバイスの電界効果トランジスタ部に用いられているものであ
る。この極薄 HfO2 膜と Si 基板との界面近傍を評価するには、イオンスパッタを用いず
に深さ方向組成分析ができて、かつ、高い深さ分解能を有する高分解能 RBS が適してい
るが、HfO2 膜の厚さや出射角を変えて測定した Hf のスペクトルを詳細に見ると、低エ
ネルギー側にテールが生じることがわかった。このテールが、Hf 原子が HfO2 膜から基
板中に拡散することによって生じたものであるかどうかは、電界効果トランジスタの電
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 第 5 章では、最先端の Si デバイスの評価において重要となっている Si 基板の極浅領
域に注入したホウ素の分析方法を検討した。高分解能 RBS では、基板 Si から生じるバ
ックグラウンドをチャネリング測定によって低減し、ホウ素の信号強度を上げるために
測定時間を長くした。それでも検出感度は 1 at.%程度であった。次に、高分解能 RBS 装
置を用いて、He イオンを照射し、反跳したホウ素イオンを検出する方法（以下 He プロ
ーブ ERDA と略記）を検討した。散乱 Si によるバックグラウンドが反跳ホウ素のスペ
クトルと重なるものの、表面における深さ分解能は 0.5 nm と見積もられ、高分解能 RBS
の 0.7 nm よりも高く、感度も若干高いことがわかった。さらに、高分解能 RBS 装置を
用いて、Ar イオンを照射し、ホウ素イオンを検出する方法（以下 Ar プローブ ERDA と
略記）を検討した。散乱 Ar イオンは、検出器の前にマイラー膜を設置することにより
除去した。Ar イオンをプローブに用いることによってホウ素の検出感度は 2 桁以上向上
したが、Ar イオンの Si 中における多重散乱により、深さ分解能が大きく劣化した。以
上の高分解能 RBS と He プローブ ERDA と Ar プローブ ERDA について検出感度や定量
精度、深さ分解能などを比較検討した結果、これらの分析方法の中では He プローブ
ERDA が最も優れていることがわかった。任意の深さにおける深さ分解能が実験的に求
められなかったので、モンテカルロシミュレーションコード CORTEO を用いて He プロ
ーブ ERDA と Ar プローブ ERDA の深さ分解能を定量的に評価した。その結果、調べた
範囲では、いずれの分析手法においても表面から測った出射角が 5°において深さ分解能
が最大になり、深さ 5 nm では、それぞれ 1.7 nm と 3.7 nm であった。反跳散乱したホウ
素イオンの荷電状態分布は、感度の高い Ar プローブ ERDA の実験から求め、半経験式
との比較から、数百 keV 領域においては、Zaidins の半経験式が使えることがわかった。 
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 以上の結果は、産業界の分析の現場において、以下のように活用できる。 
・通常の依頼分析試料（実用表面を有する）を高分解能 RBS で分析する場合、1 価の
He イオンの価数の割合は、250 keV 以上のエネルギーでは Armstrong らの経験式で補
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 付録 
高分解能 ERDA スペクトルにおける 10B と 11B の分離法 
 
 第 5 章で述べたホウ素の高分解能 ERDA 測定では、同一スペクトル上で 10B と 11B の
スペクトルが重なることがある。そこで、重なりのある同位体スペクトルを分離する方
法を検討した結果を述べる。図 5-4 に示したピーク分離は以下の方法を用いて行った。 
 まず、MCP のチャンネル数を散乱イオンのエネルギーに変換することを考える。MCP
上の x チャンネルに相当するエネルギーを とおく。参考図 1 のように、 チャンネ
















参考図 1 MCP 上のチャンネルとイオンのエネルギーの対応を示す。 
 
元素 1 のエネルギースペクトルは次式であらわされる。 
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ら、元素 2 のエネルギースペクトルは次式であらわされる。 
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Exf = とおくと、 
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 となる。これを逆に解くと、 











⎛ )       (付.5) 
となる。元素 1 のエネルギーを 、阻止能因子を1E [ ]1S 、同じ深さの元素 2 のエネルギー
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となる。元素 1 と元素 2 の存在比を 、 とすれば、元素 1 のエネルギースペクトル
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のエネルギーに、 
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の強度で現れる。 
それが、 のスペクトル上では ( )1)1( EYE
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のエネルギーに、 





































参考図 2 同位体 2(10B)が同位体 1(11B)を基準としたエネルギー軸上に変換される様子を示す
模式図 
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